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Nr. 93 307 756.2 

Mitsubishi Materials Corporation 

16995P DEU/HBMD 

Die vorliegende Erfindung betrifft ein Seltenerd-Magnetpuivermaterial mit 
hervorragender Anisotropie, welches eines der Seltenerdelemente, 
einschlieBlich Y (hierin im weiteren als "FT bezeichnet), Fe oder einen 
Bestandteil, in dem ein Tei! des Fe durch Co (hierin im weiteren als "T" 
bezeichnet), substituiert ist und B als die Hauptbestandteile umfafct und 
weiterhin eines oder mehrere von Si, Ga, Zr, Nb f Mo, Hf, Ta, W, Al, Tj und 
V (hierin im weiteren als "M w bezeichnet) in einer Menge von 0,001 bis 5,0 
Atom-% enthalt, wobei die Hauptphase eine intermetallische 
Verbindungsphase des Typs R 2 T U B ist. 

Ein R-Fe-B-M-Magnetmaterialpulver, erhaltlich durch Homogenisieren einer 
R-T-B-M-Ausgangsmateriallegierung, deren Hauptphase eine intermetallische 
Verbindungsphase des Typs R 2 T 14 B ist, mit R, T und B als die 
Hauptbestandteile, weiterhin enthaltend M in einer Menge von 0,001 bis 
5,0 Atom-%, durch Halten desselben in einer Ar-Atmosphare bei einer 
Temperatur von 600 bis 1200 °C oder Erwarmen der R-T-B-M- 
Ausgangsmateriallegierung ohne Homogenisierung in einer H 2 -Gas- oder 
gemischten H 2 /lnertgas-Atmosphare von Raumtemperatur, Halten desselben 
bei einer Temperatur von 500 bis 1000 °C, um einen EinschluR von H 2 zu 
bewirken, dann Dehydrogenierung desselben durch Halten desselben bei 
einer Temperatur von 500 bis 1000 °C in einer Vakuumatmosphare oder 
einer Inertgasatmosphare, dann Kuhlen und Zerkleinern desselben, ist dafur 
bekannt, eine hervorragende Anisotropie aufzuweisen und eine Struktur 
aufzuweisen, die die rekristallisierte Feinaggregatstruktur einer 
intermetallischen Verbindungsphase des Typs R 2 T 14 B mit einer mittleren 
Rekristallisations-KorngroGe von 0,05 bis 20 //m zu umfassen (siehe 
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vorlaufige japanische Patentveroffentlichung Nr. 3-129,702, vorlaufige 
japanische Patenveroffentlichung Nr. 3-129,703, vorlaufige japanische 
Patentveroffentlichung Nr. 4-133,406 und vorlaufige japanische 
Patentveroffentlichung Nr. 4-133,407). 

EP-A-0 304 054 beschreibt die Herstellung von Seitenerd-Eisen-Bor- 
Magnetpulvern mit einer mittleren Teilchengrofce von 2,0 bis 500 //m, 
wobei die Pulver eine rekristallisierte Kornstruktur enthalten, enthaltend eine 
R 2 Fe 14 B-intermetallische Verbindungsphase, worin R ein Seltenerdelement 
darstellt, wobei die mittlere KristallkorngroBe der rekristallisierten Korner 
von 0,05 fjm bis 50 jjm betragt. Das Pulver kann weiterhin auch Elemente 
M, wie hierin beschrieben, umfassen. 

Es wurden einige Massesintermagneten, hergestellt aus R-Fe-B-M- 
Magnetpulvermaterialien mit einem maximalen Energieprodukt von mehr als 
50 MGOe beschrieben. Auch wenn von den ursprunglichen magnetischen 
Eigenschaften des Materials ein maximales Energieprodukt von etwa 25 
MGOe selbst in einem gebundenen Magneten erwartet wird, der durch 
Verwendung eines R-Fe-B-M-Magnetpulvermaterials erhaltlich ist, haben 
gebundene Magneten und heifcgepreBte Magneten (hierin im weiteren als 
"vollstandig dichter Magnet" bezeichnet), die tatsachlich unter Verwendung 
des oben erwahnten Anisotropen R-Fe-B-M-Magnetpulvers, erhalten durch 
H 2 -Einschlu(S und Oehydrogenierung, hergestellt wurden, unzureichende 
Eigenschaften gezeigt. 

Die vorliegenden Erfinder haben Untersuchungen ausgefuhrt mit dem Ziel, 
R-Fe-B-M-Magnete mit besserer magnetischer Anisotropie als bei den 
bekannten derartigen Magneten herzustellen und Magneten zu fabrizieren 
mit besserer Anisotropie als herkommliche unter Verwendung dieses R-Fe- 
B-M-Magnetpulvers und die folgenden Entdeckungen wurden gemacht. 
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Die KorngroSe von anisotropen R-Fe-B-M-Magnetpulvern mit der 
rekristallisierten Feinaggregatstruktur einer intermetallischen 
Verbindungsphase des Typs R 2 T, 4 B mit einer mittleren 
RekristallisationskorngroBe von 0,05 bis 20 f/m, erhalten durch 
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herkommlichen H 2 -EinschluB und Dehydrogenierung ubt einen wichtigen 
Effekt auf die magnetischen Eigenschaften von gebundenen Magneten und 
vollstandig dichten Magneten aus, die daraus hergestellt werden. Bei 
gebundenen Magneten und vollstandig dichten Magneten, hergestellt unter 
Verwendung eines anisotropen R-Fe-B-M-Magnetpulvers mit einer mittleren 
KorngroBe in einem Bereich von 5 bis 200 //m wird die magnetische 
Anisotropic merklich verbessert und weiterhin wird wahrend des 
Herstellungsverfahrens in einem magnetischen Feld zur Verleihung von 
Anisotropic dem anisotropen Magnetpulver eine ausreichende Orientierung 
in einem orientierten Magnetfeld innerhalb des 1,5-fachen iHc des 
anisotropen Magnetpulvers gegeben. 

Die vorliegende Erfindung wurde auf Basis dieser Entdeckungen entwickelt 
und stellt ein anisotropes Magnetpulvermaterial bereit mit der 
rekristallisierten feinen Aggregatstruktur einer intermetallischen 
Verbindungsphase des Typs R 2 T 14 B, welche eines der Seltenerdelemente, 
einschlieBlich Y {hierin als "FT bezeichnet), Fe oder einen Bestandteil, in 
dem ein Teil des Fe durch Co substituiert ist {hierin als "T" bezeichnet), und 
B als die Hauptbestandteile umfaBt und wobei die Bestandteile eine 
durchschnittliche rekristallisierte KorngroBe von 0,05 bis 20 pm aufweisen, 
wobei das Pulver eines oder mehrere von Si, Ga, Zr, 1Mb, Mo, Hf, Ta, W, Al, 
Ti und V (hierin als n M" bezeichnet) umfaBt, welches dadurch 
gekennzeichnet ist, daS das Material eine Gesamtmenge von 0,001 bis 5,0 
Atom-% M enthalt und die durchschnittliche KorngroBe des Pulvers 
innerhalb des Bereichs von 5 bis 200 //m liegt. 

In dem R-T-B-M anisotropen Magnetpulvermaterial gemaB der Erfindung 
sollte das Pulver eine mittlere KorngroBe von 5 bis 200 pm aufweisen, da 
eine mittlere KorngroBe von weniger als 5 //m nicht wunschenswert ist, da 
sie zu einem geringeren iHc von hergestellten gebundenen Magneten und 
vollstandig dichten Magneten fuhrt und eine mittlere KorngroBe von uber 



200 //m auf der anderen Seite in einer geringeren magnetischen Anisotropie 
in solchen Magneten resultiert. 

Im R-T-B-M-anisotropen Magnetmaterialpulver der vorliegenden Erfindung 
kann ein Teil von Fe durch Cr, Mn # Ni, Cu oder Zn ersetzt sein und ein Teii 
von B kann durch C, N oder O ersetzt sein. 

BE1SPIELE 

BE1SP1EL 1 

Unter Verwendung eines Hochfrequenz-Schmelzofens wurde eine Legierung 
mit einer chemischen Zusammensetzung, umfassend 11,6 % Nd, 0,5 % Pr, 
1 1,8 % Co, 6,5 % B, 0,1 % Zr und den Rest Fe (Atom-%) in einer Ar- 
Gasatmosphare geschmolzen und in einen Barren gegossen. Dieser Barren 
wurde in einer Ar-Atmosphare durch Halten bei einer Temperatur von 
1 130 °C fur 30 Stunden homogenisiert und dann in Blocke zerkleinert, die 
jeweils eine Seite von bis zu 20 mm aufwiesen. Es wurde bewirkt, daS der 
Block Wasserstoff einschlofc, indem er von Raumtemperatur auf 750 °C in 
einer Wasserstoffatmosphare bei 1 atm erwarmt wurde. Der 
Wasserstoffeinschtufc wurde durch Halten des Blocks bei 750 °C fur eine 
Stunde bewirkt, wahrend die Wasserstoffatmosphare von 1 atm beibehalten 
wurde, um eine Phasentransformation zu beschleunigen. Der Block wurde 
weiterhin auf 850 °C erwarmt, bei 850 °C fur eine Stunde gehalten und es 
wurde zwangsweise bewirkt, daS er Wasserstoff freisetzte, bis eine 
1 x 1 0' 1 Vakuumatmosphare erreicht war, um die Phasentransformation zu 
beschleunigen. Der Block wurde dann in Ar-Gas gekuhlt. 

Der Barren hatte nach WasserstoffeinschlulS und -freisetzung eine 
rekristallisierte feine Aggregatstruktur der intermetallischen 
Verbindungsphase des Typs R 2 T 14 B mit einer durchschnittlichen 
RekristallisationskorngroSe von 0,2 pm. Durch Zerkleinern dieses Barrens 
auf die PulverkorngroSen wie in Tabelle 1 gezeigt, wurden Proben eines 
anisotropen Magnetpulvermaterials der vorliegenden Erfindung (hierin im 
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weiteren als "Proben der Erfindung" bezeichnet) Nr. 1 bis 7 und 
Vergleichsproben eines anisotropen Magnetmateriais (hierin im folgenden 
als "Vergleichsproben" bezeichnet) Nr. 1 und 2 hergestellt. 

Jede dieser Proben der Erfindung Nr. 1 bis 7 und Vergleichsproben Nr. 1 
und 2 wurde mit 2,5 Gew.-% Epoxyharz gemischt und in einem 
magnetischen Feld von 1 5 kOe druckgeformt, wahrend die Dichte auf 6,0 
g/cm 3 eingestellt wurde, urn ein druckbeaufschlagtes Pulver herzustellen. 
Dieses druckbeaufschlagte Pulver wurde bei 150 °C fur eine Stunde 
ausgehartet, um einen anisotropen gebundenen Magneten herzustellen. Die 
magnetischen Eigenschaften der hergestellten anisotropen Magneten sind in 
Tabelle 1 gezeigt. 

Weiterhin wurde jede dieser Proben der Erfindung Nr. 1 bis 7 und 
Vergleichsproben Nr. 1 und 2 in einem magnetischen Feld in ein 
druckbeaufschlagtes Pulver druckgeformt. Dieses druckbeaufschlagte Pulver 
wurde auf eine HeiBpresse gegeben, um HeiSpressen im Vakuum bei 790 
°C fur zehn Minuten bei einem Druck von 1 Tonne/cm 2 derart 
durchzuftihren, daB die Rtchtung des angelegten magnetischen Feldes mit 
der Druckrichtung ubereinstimmte, und schnell in Ar-Gas gekuhlt, um einen 
anisotropen vollstandig dichten Magneten herzustellen. Die magnetischen 
Eigenschaften der resuftierenden anisotropen vollstandig dichten Magneten 
sind in Tabelle 1 gezeigt. 
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Die in Tabelle 1 gezeigten Ergebnisse offenbaren, daB die aus den Proben 
der Erfindung Nr. 1 bis 7 hergestellten gebundenen Magneten mit einer 
durchschnittlichen KorngroBe in einem Bereich von 5 bis 200 //m bessere 
magnetische Eigenschaften zeigen als die der aus den Vergleichsbeispielen 
Nr. 1 und 2 hergestellten gebundenen Magneten mit einer 
durchschnittlichen KorngroBe auBerhalb des Bereichs von 5 bis 200 prr\. 

BEISPIEL 2 

Unter Verwendung eines Hochfrequenz-Schmelzofens wurde eine Legierung 
mit einer chemischen Zusammensetzung, umfassend 12,2 % Nd, 17,2 % 
Co, 7,0 % B, 0,1 % Zr, 0,5 % Ga und den Rest Fe (Atom-%) in einer Ar- 
Gasatmosphare geschmolzen und in einen Barren gegossen. Dieser Barren 
wurde in einer Ar-Atmosphare durch Halten bei einer Temperatur von 1 120 
°C fur 40 Stunden homogenisiert und dann in Blocke zerkleinert, die jeweils 
eine Seite von bis zu 10 mm aufwiesen. Es wurde bewirkt, daB der Block 
Wasserstoff einschloB, indem er von Raumtemperatur auf 760 °C in einer 
Wasserstoffatmosphare unter 1 atm erwarmt wurde. Ein 
WasserstoffeinschluS wurde durch Halten des Blocks bei 760 °C fur eine 
Stunde bewirkt, wahrend die Wasserstoffatmosphare von 1 atm beibehaiten 
wurde, um eine Phasentransformation zu beschleunigen. Der Block wurde 
weiterhin auf 820 °C erwarmt, bei 820 °C fur eine Stunde gehalten und es 
wurde zwangsweise bewirkt, daB der Wasserstoff freisetzte, bis eine 
1 x 10* 1 Vakuumatmosphare erreicht wurde, um die Phasentransformation 
zu beschleunigen. Der Block wurde dann in Ar-Gas gekiihlt. 

Der Barren hatte nach WasserstoffeinschuB und -freisetzung eine 
rekristallisierte feine Aggregatstruktur der intermetallischen 
Verbindungsphase des Typs R 2 T 14 B mit einer durchschnittlichen 
RekristallisationskorngroBe von 0,3 //m. Durch Zerkleinern dieses Barrens 
auf eine durchschnittliche KorngroBe von 50 pm und 1 50 pm wurden 
Proben des Magnetpulvers der vorliegenden Erfindung Nr. 8 und 9 
hergestellt. Durch Zerkleinern dieses Barrens auf eine durchschnittliche 
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KorngrofJe von 300 //m wurde eine Probe eines Vergleichsmagnetpulvers 
Nr. 3 hergestellt. Die hergesteliten Proben der Erfindung Nr. 8 und 9 hatten 
eine Koerzitivkraft, iHc, von 14,2 kOe und die Vergleichsprobe Nr. 3 hatte 
eine Koerzitivkraft, iHc, von 14,6 kOe. 



Jede der Proben der Erfindung Nr. 8 und 9 und die Vergleichsprobe Nr. 3 
Wurde mit 2,7 Gew.-% Epoxyharz gemischt und in einem orientierten 
magnetischen Feld in ein druckbeaufschlagtes Pulver druckgeformt, 
wahrend Einstellungen vorgenommen wurden, urn eine Dichte von 6,0 
g/cm 3 zu ergeben. Dieses druckbeaufschlagte Pulver wurde bei 130 °C fur 
eine Stunde ausgehartet, urn einen anisotropen gebundenen Magneten 
herzustellen. Die magnetischen Eigenschaften des hergesteliten anisotropen 
gebundenen Magneten sind in einem Graph wie in Figur 1 gezeigt 
dargestellt, mit H F /iHc {worin H F das orientierte magnetische Feld wahrend 
der Bildung im magnetischen Feld und iHc die Koerzitivkraft des Pulvers ist) 
auf der Abszisse und B,/B r70 {worin B r die remanente Magnetisierung und 
B r70 die remanente Magnetisierung in einem magnetisierten Feld von 70 kOe 
ist) auf der Ordinate. 

Weiterhin wurde jede dieser Proben der Erfindung Nr. 8 und 9 und die 
Vergleichsprobe Nr. 3 in einem orientierten Magnetfeld in 
druckbeaufschlagtes Pulver druckgeformt. Das druckbeaufschlagte Pulver 
wurde auf eine HeiRpresse gegeben und unter Vakuum bei 800 °C fur 10 
Minuten bei einem Druck von 1 Tonne/cm 2 derart heiBgepreSt, daft die 
Richtung des angelegten Magnetfeldes mit der Druckrichtung 
ubereinstimmte. Das heiBgepreSte Pulver wurde dann schnell in Ar-Gas 
gekuhlt, urn einen anisotropen vollstandig dichten Magneten herzustellen. 
Die magnetischen Eigenschaften des hergesteliten anisotropen vollstandig 
dichten Magneten sind in einem Graph wie in Figur 2 gezeigt dargestellt, 
mit H F /iHc an der Abszisse und B r / r70 an der Ordinate. 



Die in den Figuren 1 und 2 gezeigten Ergebnisse deuten darauf hin, daS die 
Verwendung der Proben der Erfindung Nr. 8 und 9 mit einer 
durchschnittlichen KorngroBe von 50 //m bzw. 150 //m den Grad der 
Orientierung in einem gering orientierten magnetischen Feld mit einem iHc 
bis zum 1,5-fachen verbessert und die Herstellung eines anisotropen 
gebundenen Magneten und eines anisotropen vollstandig dichten Magneten 
mit ausreichend guten Eigenschaften eriaubt, wohingegen die Verwendung 
der Vergleichsprobe Nr. 3 mit einer durchschnittlichen Korngrofie von 300 
jt/m den Grad der Orientierung in einem orientierten magnetischen Feld mit 
einem iHc von bis zum 1,5-fachen nicht verbessert und keinen anisotropen 
gebundenen Magneten Oder einen anisotropen vollstandig dichten 
vollstandig dichten Magneten mit ausreichend guten Eigenschaften ergibt. 

GemafS dem Seltenerd-Magnetmaterialpulver mit hervorragender Anisotropic 
der vorliegenden Erfindung mit einer durchschnittlichen KorngroSe im 
Bereich von 5 bis 200 //m, wird der Grad der Orientierung in einem gering 
orientierten magnetischen Feld einer Koerzitivkraft, iHc, vom bis zum 1,5- 
fachen verbessert und es ist moglich, einen anisotropen Seltenerdmagneten 
mit besseren magnetischen Eigenschaften herzustellen als diejenigen von 
herkommlichen in einer geringen Magnetfeldleistung, wodurch industriell 
verwendbare Effekte bereitgestellt werden. 
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Patentansprtiche 

1 . Anisotropes Magnetpulverrnaterial mit der rekristallisierten f einen 
Aggregatstruktur einer intermetallischen Verbindungsphase des Typs 
R 2 T 14 B, welche eines der Seltenerdelemente, einschlieSlich Y, hierin 
als "FT bezeichnet, Fe oder einen Bestandteil, in dem ein Teil des Fe 
durch Co substituiert ist, hierin als "T" bezeichnet, und B als die 
Hauptbestandteile umfaBt und wobei die Bestandteile eine 
durchschnittliche rekristallisierte KorngroBe von 0,05 bis 20 //m 
aufweisen, wobei das Pulver weiterhin eines oder mehrere von Si # 
Ga, Zr, Nb, Mo, Hf, Ta, W, Al, Ti und V, hierin als "M w bezeichnet, 
umfaBt, 

dadurch gekennzeichnet, 

daB das Material eine Gesamtmenge von 0,001 bis 5,0 Atomprozent 
M enthalt und daB die durchschnittliche KorngroBe des Pulvers 
innerhalb des Bereichs von 5 bis 200 fjm liegt. 

2. Pulvermaterial nach Anspruch 1, worin ein Teil des Fe zusatzlich oder 
alternativ durch Cr, Mn, Ni, Cu oder Zn substituiert ist. 

3. Pulvermaterial nach Anspruch 1 oder 2, worin ein Teil des B durch C, 
N oder O substituiert ist. 

4. Verwendung des Pulvers nach einem der vorhergehenden Anspruche 
bei der Herstellung von gebundenen oder heiBgepreSten Magneten. 
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Figure 1 



Magnetic properties of an i so t r op i c bonded magnets 



o: Bond magnet using magnet powder 
of the invention No. 8 
(average grain size: 50 ym) 
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•: Bond magnet using magnet powder 
of the invention No. 9 
(average grain size: 159 jim) 

a: Bond magnet using comparative 
magnet powder No. 3 
(average grain size: 300 pm 
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: Oriented magnetic field during 
forming in magnetic field 
iHc : Coercive force of magnet powde 
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Figure 2 



Magnetic properties of anisotropic full-density magnets 
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o: Full-density magnet using magnet 
powder of the invention No. 8 
(average grain size: 50 |im) 

•: Full-density magnet using magnet 
powder of the invention No. 9 
(average grain size: 150 ym) 

jki Full-density magnet using comparative 
magnet powder No. 3 
(average grain size: 300 pm) 
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